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(54) Verfahren zur Epoxidierung von Olefinen 

(57) Die vorliegende Erfindung betrifft ein Verfahren 
zur katalytischen Epoxidierung von Olefinen mit Was- 
serstoffperoxid und einem Titanzeolithkatalysator, wo- 
bei die Epoxidierungsreaktion in einem kontinuierlich 
durchstromten Reaktionssystem durchgefiihrt wird und 



die Regenerierung von deaktiviertem Katalysator durch 
Wasserstoffperoxid in Gegenwart des Olefins bei 
gleichzeitiger Fortfuhrung der Epoxidierungsreaktion 
erfolgt. 
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Beschreibung 

[0001] Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Epoxi- 
dierung von Olefinen mit Wasserstoffperoxid und einem 
Titanzeolithkatalysator. 

Stand der Technik: 

[0002] Aus EP-A 100 119 1st bekannt, dass sich Pro- 
pen mit Wasserstoffperoxid zu Propenoxid umsetzen 
lasst, wenn a Is Katalysator ein titan haltiger Zeolith ein- 
gesetzt wird. 

[0003] Die Katalysatoren weisen jedoch den Nachteil 
auf , dass sie wahrend der Reaktion zunehmend an ka- 
talytischer Aktivitat verlieren. Fur die Epoxidierung von 
Propen ist dies in M. G. Clerici, G. Bellussi und U. Ro- 
mano, J. Catal. 129 (1991) 159-167 beschrieben. Des- 
halb wurden Verfahren entwickelt, um durch eine peri- 
odische Regenerierung des Katalysators dessen kata- 
lytische Aktivitat aufrecht zu erhalten. 
[0004] WO 99/01 445 betrifft ein Verfahren zur Epoxi- 
dierung von Olefinen mit Wasserstoffperoxid, bei dem 
durch Erhohung von Druck und Temperatur der fort- 
schreitenden Deaktivierung des Katalysators entgegen- 
gewirkt wird, um einen vorbestimmten Mindestumsatz 
so lange wie mdglich aufrechtzuerhalten und somit das 
Interval! zwischen zwei Regenerationscyclen des Kata- 
lysators zu verlangern. Allerdings sind der Erhohung 
von Druck und Temperatur technische Grenzen gesetzt. 
Sofinden nach Uberschreitung einen Maximaltempera- 
tur vermehrt Nebenreaktionen statt, so dass z. B. die 
Temperatur nicht beliebig gesteigert werden kann. Auch 
wenn derZeitraum zwischen zwei Regenerationscyclen 
verlangert werden kann, ist dennoch eine getrennte Re- 
generation des Katalysators zwingend notwendig. 
[0005] Aus Clerici et al. ist bekannt, dass der Kataly- 
sator durch Kalzinieren des Katalysators bei 550°C re- 
generiert werden kann. In EP-A 743 094 ist ein Verfah- 
ren zur Regenerierung durch Kalzinieren in Gegenwart 
von molekularem Sauerstoff bei einer Temperatur zwi- 
schen 1 50 und 400°C beschrieben. In EP-A 790 075 ist 
auGerdem ein Verfahren zur Regenerierung in einem 
Gasstrom bei einer Temperatur von 150 bis 200°C in 
Abwesenheit von molekularem Sauerstoff beschrieben. 
Allen diesen Verfahren ist gemeinsam, dass die Rege- 
nerierung durch eine Gasphase erfolgt und in der Regel 
wegen der hohen erforderlichen Temperaturen der Ka- 
talysator aus dem fur die Epoxidierung verwendeten 
Reaktor entfernt werden muss, was mit zusatzlichem 
Aufwand verbunden ist. 

[0006] Aus Clerici et al. ist auGerdem bekannt, dass 
der Katalysator durch Waschen mit einem Losungsmit- 
tel bei erhohter Temperatur regeneriert werden kann. 
Dieses Verfahren erfordert jedoch in der Praxis entwe- 
dersehr lange Zeiten Oder wesentlich hohere Tempera- 
turen und lasst sich deshalb in technischen Anlagen 
nicht wirtschaftlich einsetzen. 

[0007] Aus EP-A 757 044 ist bekannt, dass sich der 



Katalysator durch Behandeln mit Wasserstoffperoxid in 
Abwesenheit eines Olefins regenerieren lasst. 
[0008] DE-A 198 05 552 lehrt, dass sich dieses Ver- 
fahren auch so durchfuhren lasst, dass der Katalysator 
5 wahrend der Regenerierung in dem zur Epoxidierung 
verwendeten Reaktor verbleibt. Das Verfahren hat je- 
doch den Nachteil, dass die Epoxidierungsreaktion fur 
die Regenerierung des Katalysators unterbrochen wer- 
den muss. 

10 [0009] In WO 98/1 8555 wird ein Verfahren zur Rege- 
nerierung eines Titanzeolith katalysators, der bei der Ep- 
oxidierung von Olefinen mit Wasserstoffperoxid einge- 
setztwird, beschrieben. GemaB einer Ausfuh run gsform 
wird als Regenerierungsmedium eine Losung des Oxi- 

15 dationsmittels, das auch fur die Epoxidierung eingesetzt 
wird, verwendet. Zum Beispiel kann das Reaktionsme- 
dium nach Austritt aus dem Epoxidierungsreaktor gege- 
benenfalls nach Zugabe von Wasserstoffperoxid als Re- 
generationsmedium verwendet werden. Dieses ist da- 

20 bei weitgehend frei von nicht umgesetzten Olefinen. 
[0010] Aus US-A 5 849 937 ist bekannt, dass ein un- 
terbrechungsfreier Betrieb der Epoxidierung erreicht 
werden kann, wenn die Umsetzung in einer Reihe von 
in Serie geschalteten Festbettreaktoren durchgefuhrt 

25 wird und bei Abnahme der Aktivitat des Katalysators in 
einem Reaktor dieser Reaktor auGer Betrieb genom- 
men und durch einen Reaktor mit regeneriertem Kata- 
lysator ersetzt wird. Diese Vorgehensweise hat den 
Nachteil, dass ein Reaktor und die entsprechende Ka- 

30 talysatormenge mehr bereit gehalten werden mussen, 
als zur Durchfuhrung der Epoxidierung erforderlich sind. 
[001 1 ] Allen bekannten Verfahren zur Regenerierung 
ist der Nachteil gemein, dass der Katalysator nach der 
Regenerierung eine sprunghaft erhohte Aktivitat auf- 

35 weist und zur vermehrten Bildung von Nebenprodukten 
durch Folgereaktionen von Propylenoxid fuhrt. Dies re- 
sultiert in Ausbeuteverlusten und in Problemen beim 
Betrieb einer kontinuieriichen Produktionsanlage durch 
die auftretenden Schwankungen in der Warmeentwick- 

40 lung und den Konzentrationen an Nebenprodukten. 
- [0012] Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist daher, 
ein Verfahren zur katalytischen Epoxidierung von Olefi- 
nen mit Wasserstoffperoxid und einem Titanzeolithka- 
talysator zur Verfugung zu stellen, bei dem die katalyti- 

45 sche Aktivitat des Katalysators periodisch regeneriert 
wird, ohne dass es zu sprunghaften Anderungen durch 
eine nach der Regenerierung erhohte Aktivitat und Ne- 
benproduktbildung kommt. 

so Gegenstand der Erfindung: 

[0013] Diese Aufgabe wird durch ein Verfahren zur 
katalytischen Epoxidierung von Olefinen mit Wasser- 
stoffperoxid und einem Titanzeolithkatalysator gelost, 
55 wobei die Epoxidierungsreaktion in einem kontinuierlich 
durchstromten Reaktionssystem durchgefuhrt wird und 
die Regenerierung von deaktiviertem Katalysator durch 
Wasserstoffperoxid in Gegenwart des Olefins bei 
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glelchzeltiger Fortfuhrung der Epoxidierungsreaktion 
erfolgt. 

[0014] Es wurde uberraschenderweise festgestellt, 
dass Wasserstoffperoxid selbst in Mischung mit dem 
Ausgangsolefin ohne Unterbrechung der Epoxidie- 
rungsreaktion in der Lage 1st, den deaktivierten Kataly- 
sator wieder zu regenerieren. Der Erfolg der Regene- 
rierung ist dabei urn so groBer, je groBer die Konzentra- 
tion des noch nicht umgesetzten Wasserstoffperoxids 
in dem Reaktionsmedium ist, das mit dem zu regene- 
rierenden Katalysator in Kontakt tritt. Somit ist es be- 
sonders vorteilhaft, wenn der deaktivierte Katalysator 
zur Regeneration in dem Reaktionssystem nahe des. 
Zulaufs von Wasserstoffperoxid angeordnet wird, 
[0015] Eine besonders bevorzugte Ausfuhrungsform 
der vorliegenden Erfindung betrifft ein Verfahren zur ka- 
talytischen Epoxidierung von Olefinen mit Wasserstoff- 
peroxid in Gegenwart eines Titanzeoiithkatalysator in 
einem kontinuierlich durchstromten Reaktionssystem, 
bei dem deaktivierter Katalysator aus dem Bereich des 
Austritts des Reaktionsproduktes aus dem Reaktions- 
system nahe des Zulaufs von Wasserstoffperoxid ange- 
ordnet wird, ohne dass der Fortlauf der Reaktion unter- 
brochen wird. 

[0016] Das erfindungsgemaBe Verfahren zur Epoxi- 
dierung mit Regenerierung des Katalysators durch 
Wasserstoffperoxid in Gegenwart von Olefinen kann in 
Abhangigkeit vom gewahlten Reaktionssystem auf un- 
terschiedliche Weise ausgefuhrt werden. 
[0017] In einer Ausfuhrungsform der Erfindung wird 
die Epoxidierungsreaktion in einem Strom ungsrohrre- 
aktor durchgefuhrt, in dem der Katalysator in Form eines 
Festbetts fixiert ist und in den an einem Ende eine Mi- 
schung aus Wasserstoffperoxid, Olefin und optional ei- 
nem Losungsmittel eingespeist und am anderen Ende 
die Reaktionsmischung mit dem gebildeten Epoxid ent- 
nommen wird. Die erfindungsgemaBe Regenerierung 
wird in diesem Fall durch eine Umkehrung der Stro- 
mungsrichtung erreicht, durch die der deaktivierte Ka- 
talysator vom Ende des Festbetts an die Stelle des Zu- 
laufs von Wasserstoffperoxid gesetzt und dadurch re- 
generiert wird. 

[0018] In einer altemativen Ausfuhrungsform der Er- 
findung wird ein Reaktionssystem aus zwei oder mehr 
in Reihe geschalteten Reaktoren eingesetzt, in denen 
der Katalysator jeweils zuruckgehalten wird. Dabei wird 
in den ersten Reaktor eine Mischung aus Wasserstoff- 
peroxid, Olefin und optional einem Losungsmittel einge- 
speist und die in diesem Reaktor gebildete Reaktions- 
mischung nacheinander durch die weiteren Reaktoren 
geleitet, wobei optional noch weiteres Olefin zwischen 
den Reaktoren eingespeist werden kann. In dieser Aus- 
fuhrungsform wird die erfindungsgemaBe Regenerie- 
rung erreicht, indem die Reihenfolge der Verschaltung 
der Reaktoren so geandert wird, dass der Reaktor mit 
dem deaktivierten Katalysator als erster Reaktor in der 
Reihe eingesetzt wird. 

[0019] In einer bevorzugten Ausfuhrungsform wird 



die Reaktion in zwei oder mehr in Reihe geschalteten 
Festbettreaktoren durchgefuhrt und die Regenerierung 
des Katalysators so durchgefuhrt, dass der letzte Reak- 
tor in der Reihe an den Beginn der Reihe gesetzt und 
5 als erster Reaktor der Reihe betreiben wird. Diese Aus- 
fuhrungsform kann auch realisiert werden, indem die 
Reihe der Festbettreaktoren als Abfolge von Reaktions- 
zonen in einem gemeinsamen Apparat angeordnet wird 
und die Anderung der Reihenfolge dieser Zonen beim 
10 Durchstromen mit Reaktionsmischung durch eine ge- 
eignete Verschaltung von Zu- und Ablaufen zwischen 
den Zonen bewerkstelligt wird. 
[0020] Die Regenerierung des Katalysators kann pe- 
riodisch in festen Zeitabstanden erfolgen. Alternativ 
*5 kann eine KenngroBe, die indikativ fur die Aktivitat des 
Katalysators ist, wan rend des Verlaufs der Reaktion 
uberwacht werden und bei Unterschreiten eines vorbe- 
stimmten Grenzwerts die Regenerierung des Katalysa- 
tors initiiert werden. Vorzugsweise wird die Regenerie- 
rung auch in Abhangigkeit vom Wasserstoffperoxidum- 
satz durchgefuhrt, d.h. immer dann, wenn der Umsatz 
im Gesamtsystem oder in einem der Reaktoren unter 
einen vorgegebenen Wert falft. Vorzugsweise wird die 
Regenerierung bei Unterschreiten eines Wasserstoff- 
peroxidumsatzes von 90% besonders bevorzugt von 
95% ein geleitet. 

[0021] Alternativ kann die Katalysatoraktivitat uber 
die Warmeentwicklung aufgrund der exothermen Epo- 
xidierungsreaktion uberwacht werden. Vorteilhafterwei- 
se kann die Temperaturdifferenz zwischen einem Mes- 
spunkt innerhalb des Reaktors oder an der Stelle des 
Austritts der Reaktionsmischung aus dem Reaktor und 
einem Messpunkt im Kuhlmedium, das zur Abfuhr der 
Reaktionswarme aus dem Reaktor dient, gemessen 
werden. DerTemperaturunterschied ist annahernd pro- 
portional zur Warmeentwicklung. Vorzugsweise wird bei 
dieser Ausfuhrungsform die Regenerierung des Kataly- 
sators initiiert, wenn der Temperaturunterschied auf 
20% besonders bevorzugt auf 50% der anfanglichen 
Temperaturdifferenz abgefallen ist. Unter anfanglicher 
Temperaturdifferenz ist hierbei die Temperaturdifferenz 
zwischen den beiden Messpunkten zu verstehen, die 
sich nach Erreichen des stationaren Zustands im konti- 
nuierlichen Reaktionssystems nach Anfahren des Sy- 
stems mit frischem Katalysator, einstellt. 
[0022] Das erfindungsgemaBe Verfahren hat ver- 
schiedene Vorteile im Vergleich zum Stand der Technik. 
Insbesondere erfolgt bei dem erfindungsgemaBen Ver- 
fahren die Regenerierung ohne Unterbrechung der Re- 
aktion, so dass keine Totzeiten mehr auftreten. Aus 
US-A 5,849,937 ist zwar ebenfalls eine Verfahren be- 
kannt, bei dem Totzeiten vermieden werden. Hierbei ist 
aber ein zusatzlicher Reaktor samt Katalysatorfuilung 
notwendig, da zur Katalysatorregenerierung immer ein 
Reaktor aus dem Epoxidierungsverfahren herausge- 
nommen wird und der Katalysator getrennt regeneriert 
wird. Somit fallen in Vergleich zu der Lehre von US-A 
5,849,937 deutlich verringerte Investitionskosten an. 
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[0023] Neb en diesen wirtschaft lichen Vorteilen hat 
das erf indungsgemaBe Verfahren den Vorteil, dass kein 
sprunghafter Anstieg der Katalysatoraktivitat nach er- 
f olgter externer Regenerierung auftritt. Somit ist das Ak- 
tivitatsprofil der gesamten Katalysatorfullung wahrend 
des kontinuierlichen Betriebs der Anlage im Vergleich 
zum Stand derTechnik wesentlich gleichformiger. Dies 
fuhrt zu einer gleichbleibenden Produktqualitat und 
Schwankungen in derWarmeentwIcklung und den Kon- 
zentrationen von Nebenprodukten konnen deutlich mi- 
nimiert werden. Das erfindungsgemaBe Verfahren eig- 
net sich zur Epoxidierung von aliphatischen, cycloali- 
phatischen und aliphatisch-aromatischen olefinischen 
Verbindungen. Bevorzugt werden define mlt 3 bis 8 
Kohlenstoffatomen eingesetzt, besonders bevorzugt 
Propen und 1-Buten. Die olefinische Verbindung kann 
eine oder mehrere funktionelle Gruppen enthalten, wie 
z.B. Hydroxyl, Halogen, Alkoxy Oder Carbalkoxy. Allyl- 
chlorid und Allylalkohol lassen sich im erfindungsgema- 
Ben Verfahren gut epoxidieren. 
[0024] Als Katalysato reign en sich fur das erfindungs- 
gemaBe Epoxidierungsverfahren kristalline, titanhaltige 
Zeolithe der Zusammensetzung (TiOgySiOg)!.* mit x 
von 0.001 bis 0.05. Bevorzugt werden Titanzeolithe mit 
einer MFI- bzw. MEL-Kristallstruktur, bekannt als Tltan- 
silicalit-1 und Titans ilicalit-2, eingesetzt. Der Titanzeo- 
lithkatalysator kann als Pulver Oder als verformter Ka- 
tafysator in Form von Granulaten, Extrudaten oder 
Formkorpern eingesetzt werden. Zur Formgebung kann 
der Katalysator 1 bis 99 % eines Bindemittels oder Tra- 
germaterials enthalten, wobei alle Bindemittel und Tra- 
germaterialien geeignet sind, die unter den zur Epoxi- 
dierung angewandten Reaktionsbedingungen nicht mit 
Wasserstoffperoxid oderdem Epoxid reagieren. Bevor- 
zugt werden Extrudate mit einem Durchmesser von 1 
bis 5 mm eingesetzt. 

[0025] Das Wasserstoffperoxid wird bei dem erfin- 
dungsgemaBen Verfahren in Form einer wassrigen L6- 
sung mit einem Wasserstoffperoxidgehalt von 1 bis 90 
Gew. -%, bevorzugt von 1 0 bis 70 Gew.-% und beson- 
ders bevorzugt von 30 bis 50 Gew. -% eingesetzt. Das 
Wasserstoffperoxid kann in Form der im Handel erhalt- 
lichen, stabilisierten Losungen eingesetzt werden. 
Ebenso geeignet sind nicht stabilisierte, wassrige Was- 
serstoffperoxidlosungen, wie sie bei dem Anthrachinon- 
vertahren zur Herstellung von Wasserstoffperoxid er- 
halten werden. Alternativ hierzu kann Wasserstoffper- 
oxid auch als organisch-wassrige Losung oder organi- 
sche Losung eingesetzt werden. Bevorzugt wird dem 
Epoxidationsreaktor eine mit einer Base versetzte und 
pH-kontrollierte wassrige oderwassrigorganische Was- 
serstoffperoxidlosung zugesetzt. 
[0026] Die Reaktion wird bevorzugt in Gegenwart ei- 
nes Losungsmittels durchgefuhrt, urn die Loslichkeit 
des Olefins in der wasserstoffperoxidhaltigen flussigen 
Phase zu erhohen. Als Losungsmittel geeignet sind alle 
Losungsmittel, die unter den gewahlten Reaktionsbe- 
dingungen nicht oder nur in geringem MaB durch Was- 



serstoffperoxid oxidiert werden und sich mit mehr als 1 0 
Gew.-% in Wasser losen. Bevorzugt werden Losungs- 
mittel, die mit Wasser unbegrenzt mischbar sind. Geeig- 
nete L6sungsmittel sind Alkohole wie z.B. Methanol, 

5 Ethanol oder tert-Butanol; Glykole wie z.B. Ethylengly- 
kol, 1 ,2-Propandiol oder 1 ,3-Propandiol; cyclische Ether 
wie z.B. Tetrahydrofuran, Dioxan oder Propylenoxid; 
Glykolether wie z.B. Ethylenglykolmonomethylether, 
Ethylenglykolmonoethylether, Ethylenglykolmonobuty- 

10 letheroder die Propylenglykolmonomethyletherund Ke- 
tone wie z.B. Aceton oder2-Butanon. Besonders bevor- 
zugt wird Methanol als Losungsmittel zugesetzt. 
[0027] Das erfindungsgemaBe Verfahren zur Epoxi- 
dierung von Olef inen wird bei einer Temperatur von -1 0 

15 bis 1 00 °C, vorzugsweise bei 20 bis 70 °C durchgefuhrt. 
Das Olefin wird vorzugsweise im UberschuB zu Was- 
serstoffperoxid eingesetzt urn einen weitgehenden 
Wasserstoffperoxidumsatzzu erreichen, wobei das mo- 
lare Verhaitnis von Olefin zu Wasserstoffperoxid gleich/ 

20 groBer 1 ist und vorzugsweise im Bereich von 1.1 bis 
10 liegt. Bei Zusatz eines organischen Losungsmittels 
wird die Losungsmittelmenge vorzugsweise so gewahlt, 
daB in der Reaktionsmischung nur eine flussige Phase 
vorliegt. Bevorzugt wird das Losungsmittel in einem Ge- 

25 wichtsverhaltnis von 1 bis 20 relativ zur eingesetzten 
Wasserstoffperoxidmenge zugesetzt. 
[0028] Die eingesetzte Katalysatormenge kann in 
weiten Grenzen variiert werden und wird vorzugsweise 
so gewahlt, dass unter den angewandten Reaktionsbe- 

30 dingungen innerhalb von 1 min bis 5 h ein Wasserstoff- 
peroxidumsatz von mehr als 90 %, vorzugsweise mehr 
als 95 % erreicht wird. 

[0029] Wird ein Olefin umgesetzt, dessen Siedepunkt 
bei Normaldruck unterhalb der gewahlten Reaktions- 

35 temperatur liegt, dann wird die Reaktion bevorzugt unter 
Druck und unter einer Atmosphare durchgefuhrt, die im 
wesentlichen aus dem dampfformigem Olefin besteht; 
ein Olefin-Partialdruck im Bereich von 0.1 bis 1 MPa ist 
geeignet. Der Druck wird dabei besonders bevorzugt 

40 zwischen 50 und 100 % des Sattigungsdampfdrucks 
des Olefins bei der Reaktionstemperatur gewahlt. 



PatentansprOche 

45 

1. Verfahren zur katalytischen Epoxidierung von Ole- 
finen mit Wasserstoffperoxid und einem Titanzeo- 
lithkatalysator, wobei die Epoxidierungsreaktion in 
einem kontinuierlich durchstrdmten Reaktionssy- 
so stem durchgefuhrt wird und die Regenerierung von 
deaktiviertem Katalysator durch Wasserstoffper- 
oxid in Gegenwart des Olefins bei gleichzeitiger 
Fortfuhrung der Epoxidierungsreaktion erfolgt. 

55 2. Verfahren nach Anspruch 2, wobei der deaktivierte 
Katalysator im Reaktionssystem nahe des Zulaufs 
von Wasserstoffperoxid angeordnet wird. 
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3. Verfahren nach einem der vorstehenden Anspru- 
che, bei dem deaktivierter Katalysator aus dem Be* 
reich des Austritts des Reaktionsproduktes aus 
dem Reaktionssystem nahe des Zulaufs von Was- 
serstoffperoxid angeordnet wird, ohne dass der 
Fortlauf der Reaktion unterbrochen wird. 

4. Verfahren nach einem der vorstehenden Anspru- 
che, bei dem die Epoxidierungsreaktion in einem 
Strdmungsrohrreaktor durchgefuhrt wird, in dem 
der Katalysator in Form eines Festbetts fixiert ist 
und in den an einem Ende eine Mischung aus Was- 
serstoffperoxid, Olefin und gegebenenfalls einem 
Losungsmittel eingespeist und am anderen Ende 
die Reaktionsmischung mit dem gebildeten Epoxid 
entnommen wird und die Regenerierung durch Urn- 
kehrung derStrdmungsrichtung erreichtwird, durch 
die der deaktivierte Katalysator vom Ende des Fest- 
betts an die Stelle des Zulaufs von Wasserstoffper- 
oxid gesetzt wird. 

5. Verfahren nach einem der Anspruche 1-3, in dem 
ein Reaktionssystem aus zwei Oder mehr in Reihe 
geschalteten Reaktoren eingesetzt wird, in denen 



6. 



nen so geandert wird, dass die Zone mit dem deak- 
tivierten Katalysator als erste Reaktionszone 
durchstromt wird. 

5 8. Verfahren nach einem der Anspruche 5-7, bei dem 
weiteres Olefin zwischen den Reaktoren bzw. Re- 
aktionszonen eingespeist wird. 

9. Verfahren nach einem der vorstehenden Anspru- 
10 che, in dem die Regenerierung des Katalysators 

periodisch in festen Zeitabstanden erfolgt. 

10. Verfahren nach einem der Anspruche 1-8, in dem 
eine KenngrdGe, die indikativ fur die Aktivitat des 

15 Katalysators ist, wahrend des Verlaufs der Reaktion 
uberwacht wird und bei Unterschreiten eines vor- 
bestimmten Grenzwerts die Regenerierung des Ka- 
talysators initiiert wird. 

20 11. Verfahren nach Anspruch 1 0, bei dem die Kenngro- 
3e ausgewahlt ist aus Wasserstoffperoxidumsatz 
und Warmeentwicklung. 



der Katalysator jeweils zuruckgehalten wird, wobei 25 
in den ersten Reaktor eine Mischung aus Wasser- 
stoffperoxid, Olefin und gegebenenfalls einem Lo- 
sungsmittel eingespeist und die in diesem Reaktor 
gebildete Reaktionsmischung nacheinander durch 
die weiteren Reaktoren geleitet wird und zur Rege- 30 
nerierung die Reihenf olge der Verschaltung der Re- 
aktoren so geandert wird, dass der Reaktormit dem 
deaktivierten Katalysator als erster Reaktor in der 
Reihe eingesetzt wird. 

35 

Verfahren nach einem der Anspruche 1-3, bei dem 
die Reaktion in zwei odermehr in Reihe geschalte- 
ten Festbettreaktoren durchgefuhrt wird, in die an 
einem Ende eine Mischung aus Wasserstoffper- 
oxid, Olefin und gegebenenfalls einem Losungsmit- 
tel eingespeist und am anderen Ende die Reakti- 
onsmischung mit dem gebildeten Epoxid entnom- 
men wird und zur Regenerierung des deaktivierten 
Katalysators der letzte Reaktor in der Reihe an den 
Beginn der Reihe gesetzt und als erster Reaktor der *5 
Reihe betreiben wird. 



7. Verfahren nach einem der Anspruche 1 -3, bei dem 
der Katalysator in einer Abfolge von in Reihe ge- 
schalteten Reaktionszonen in einem gemeinsamen 50 
Apparat angeordnet wird, in den an einem Ende ei- 
ne Mischung aus Wasserstoffperoxid, Olefin und 
gegebenenfalls einem Losungsmittel eingespeist 
und am anderen Ende die Reaktionsmischung mit 
dem gebildeten Epoxid entnommen wird und die 55 
Reihenfolge dieser Zonen beim Durchstromen mit 
Reaktionsmischung durch eine geeignete Ver- 
schaltung von Zu- und Ablaufen zwischen den Zo- 
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